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研究成果の概要： 

本研究では、今までにない全く新しいコンセプトである、（１）サンプル中での時間分解能

劣化を伴わず、かつ高 S/N 光吸収分光を行うための等価速度分光法パルスラジオリシスと、（２）

レーザー分析光を使わないダブルデッカー電子ビームパルスラジオリシス法を考案し、次世代

のパルスラジオリシスとして、サブフェムト秒・アト秒パルスラジオリシスの研究を世界に先

駆けて行った。世界初めてパルスラジオリシスによるフェムト秒時間領域での量子ビーム誘起

反応現象の測定に成功した。 
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１．研究開始当初の背景 

量子ビーム誘起作用は、イオン化から始ま

り、その後、電子の熱化、水和・溶媒和、ジ

ェミネートイオン再結合などの初期反応を

起こす。イオン化過程は量子ビーム照射の直

後、アト秒（10-18 秒）時間領域で引き起こさ

れ、その後の初期反応はフェムト秒（10-15 秒）

やピコ秒（10-12 秒）時間領域で起こると考え

られている。量子ビーム誘起初期過程の解明

は、ナノテクノロジーにおけるナノファブリ



ケーションの研究分野や放射線化学分野や

ガン治療の医療応用分野から強い要請があ

る。 
例えば、近年にナノファブリケーションに

多大な努力が注がれている半導体加工の分

野において、レーザー光による微細加工の解

像度の向上は限界に達しており、30nm 以下

の微細加工では、光に代わって波長の制限の

ない電子線やＸ線等の量子ビームが使用さ

れることになる。しかし、解像度が 30 nm 以

下になると、今まで考慮されてこなかった新

しい問題が発生すると予想している。レーザ

ー光励起の場合、レジスト内の酸発生剤を直

接的に励起し、酸を発生させる。その後熱を

加えることにより連鎖反応をひきおこさせ

る。一方、量子ビームは、直接的に酸発生剤

に作用することはなく、レジストマトリック

スをイオン化する。その際、放出された電子

が酸発生剤と反応し、酸が生成する。従って、

量子ビームが作用した場所から離れた所に

酸が生成する。この距離は、スパーとよばれ

る領域にほぼ等しいことが今までの研究で

明らかにしてきた。この距離が大きければ、

必要とする解像度が得られないことになる。

例えば、30 nm ナノファブリケーションで求

められる解像度の精度は約 2～3 nm であるが、

一方、スパーサイズは 6 nm 程度であること

がこれまでの研究により明らかになってお

り、このままでは、目的の解像度が得られな

い結果となってしまう。極限ナノファブリケ

ーションを実現するためには、スパー効果の

問題を解決する必要がある。現在、その方法

として、①スパーサイズを制御するか、②ス

パーサイズに影響されない反応系を開発す

るとの二つの方法が考えられる。これらの問

題を克服するためには、時間空間反応解析を

通して、量子ビーム誘起初期過程の本質を明

らかにし、この問題に対応する必要がある。 
電子線励起時間分解吸収分光法（パルスラ

ジオリシス）は、量子ビーム誘起初期反応や

超高速現象を直接的に測定する手法であり、

これまでに量子ビーム誘起現象の解明に大

きく貢献してきた。パルスラジオリシス法で

は、加速器から発生した短パルスの電子線を

試料に照射させ、電子線誘起反応・現象を、

電子線パルスを同期した分析光を用いて測

定する。パルスラジオリシスの時間分解能

は、フェムト秒の電子線パルスとフェムト

秒のレーザーパルス分析光を組み合わせた

方式による 1 ピコ秒を切る程度となってい

る。しかしながら、電子線パルスと分析光

パルスの時間幅、電子線パルスと分析光パ

ルスの時間ジッター、サンプル中での電子

線パルスと分析光パルスの速度差による時

間分解能劣化などの問題が生じるために、

これ以上の時間分解能の向上は困難であっ

た。 
そこで、本研究では、等価速度分光法と

呼ぶまったく全く新しい概念の測定法を世

界に先駆けて考案し、時間分解能を向上させ

た次世代のパルスラジオリシスとして、サブ

フェムト秒・アト秒時間領域での量子ビーム

誘起現象を測定する手法を開発する。サブフ

ェムト秒・アト秒パルスラジオリシスにより、

放射線誘起作用の物理過程から化学過程が

繋がることになり、イオン化、電子の熱化過

程、水和・溶媒過程、ジェミネートイオン再

結合と呼ばれる初期の反応課程の全貌を解

明することができる。それ以上に、時間分解

分光法として、量子効果や不確定性原理が顕

著になる初めての時間領域に到達すること

になり、さまざまな新しい発見が期待される。 

 

２．研究の目的 

本研究では、次世代のパルスラジオリシスと

して、サブフェムト秒やアト秒等価速度分光

法の研究を目的とする。フェムト秒時間領域

での量子ビーム誘起現象を測定する手法開

発する。 

図１ サブフェムト秒・アト秒パルスラジオ

リシスシステム 



３．研究の方法 

サブフェムト秒・アト秒等価速度分光法を

実現するために、必要な以下に（１）～（４）

に示した研究および技術開発を行う。 

（１） フェムト秒～アト秒電子線パルス

の発生方法を確立し、フェムト秒電子線

パルスの計測技術を開発する。 

（２） 等価速度分光法パルスラジオリシ

スを構築し、電子線パルス波面制御と計

測技術を確立する。 

（３） ダブルデッカー電子ビーム加速器

の開発を行う。分析光としてレーザーを

使わない新しいコンセプトのダブルデッ

カー電子ビームを用いたパルスラジオリ

シス法を考案する。 

（４） フェムト秒時間領域での量子ビー

ム誘起現象の測定手法を確立する。 

 
 
４．研究成果 

（１）フェムト秒・アト秒電子線パルスの発

生

フェムト秒・アト秒電子線パルスの発生に

は、図１に示したように、フォトカソード

RF 電子銃、S－band 進行波型加速管、磁気

パルス圧縮器から構成される最先端のフォ

トカソード RF 電子銃加速器を用いた。ピコ

秒レーザー励起と、ソレノイド磁場を用いて

空間電荷効果によるエミッタンスの増大の

補正によりフォトカソード RF 電子銃から

3.5mm-mrad の低エミッタンス電子ビーム

を発生し、発生した電子パルスを、加速管を

用いて 32MeV まで加速させる。また、磁気

パルス圧縮における高次効果によるパルス

幅の増大を補正するために、加速 RF の位相

を最適化し、電子線パルスにおける非線形エ

ネルギー変調を行う。 
最後に、その電子線パルスを、磁気パルス

圧縮器を用いてフェムト秒・アト秒まで圧縮

する。 そのために、磁気パルス圧縮器での

磁場強度の調整を高精度で行い、電子が圧縮

器を通過するパスをサブミクロンまで制御

する。Fig.2 に、本研究で発生した最短 98 フ

ェムト秒電子線パルスの実験データを示す。

そのときの電荷量は、パルス当たり 0.17nC
（109個電子）であった。 
さらに、極低エミッタンス（0.1mm-mrad）

電子ビームの発生と磁気パルス圧縮の高度化

によるアト秒電子線パルスの発生方法を確立

した。それは、フォトカソード RF 電子銃に

フェムト秒レーザー励起によりフェムト秒低

エミッタンス電子ビームを発生し、磁気パル

ス圧縮によりアト秒電子線パルス生成の方法

である。シミュレーションの研究では、780
アト秒の電子線パルスの発生が実現可能であ

ることがわかっている。 

（２）フェムト秒等価速度分光法パルスラジ

オリシス

パルスラジオリシスにおいて、時間分解能

を決める因子は 
① 電子ビームのパルス幅 
② 分析光のパルス幅 
③ 電子線と分析光の同期ジッター 
④ サンプル中での光速と電子の速度差の

違いから生じる時間分解能の劣化 
の４つである。フェムト秒・アト秒の時間分

解能達成には、フェムト秒・アト秒電子パル

スや分析光パルスを利用するほかに、電子線

パルスと分析光パルスの同期ジッターによ

る時間分解能の劣化、サンプル中での光の速

度と電子の速度の差の違いから生じる時間

分解能の劣化をフェムト秒・アト秒までに抑

える必要がある。 
電子ビームはエネルギー（数十 MeV）が高

いため、電子ビームがサンプルに通過する速

度がほぼ光速に対して、光がサンプルの屈折
図２ ９８フェムト秒短電子線パルスの測

定データ 



率（n）によりサンプル中の光速度が n 分の 1
に遅くなる。そこで、サンプル中での光の速

度と電子の速度の差の違いから生じる時間分

解能の劣化を生じる。その劣化は、電子ビー

ムがサンプルを通り抜けるのにかかる時間と、

レーザーがサンプルを通り抜けるのにかかる

時間の差で表される。例えば、サンプル長

1mm の水（n = 1.33）の場合、時間分解能の劣

化は 1.1ps となる。アト秒の時間分解能を得る

ためには、サンプル長さが 1μm 以下にする

必要がある。従来の光吸収の測定では、1nC
の電子ビームで 1mm のサンプル長はほぼ測

定できる限界レベルであり、サンプル長を短

くして、その代わりにパルス当たりの電荷量

を上げる必要がある。しかし、電荷量を上げ

ることにより、電子線パルスの場合、空間電

荷効果が大きくなり、フェムト秒・アト秒の

超短パルス電子ビームが生成できなくなる。 
そこで、我々は、世界で初めてサンプル中

での光の速度と電子の速度の差の違いから

生じる時間分解能の劣化を無くすため、等

価速度分光法と呼ばれるまったく新しい方法

を適用したパルスラジオリシス（図 3）を考

案した。それは、従来までは同方向から入射

させていた電子線パルスと光パルスを、サン

プルの屈折率（n）に応じた角度θ（cosθ= 1 / 
n）をつけて入射させ、同時に電子線パルスの

波面の傾き角度を、角度θに応じて波形整形

する手法である。これによって、サンプル中

の電子線パルスと光パルスの見かけ速度が同

じになり、時間分解能の劣化がなくなる。 
しかし、電子線パルスも同じの角度で回転

する必要がある。これに対して、我々は、電

子ライナックにおける電子線パルスエネルギ

ー変調と磁気パルス圧縮の組み合わせにより、

電子線パルスの波面制御方法を考案し、フェ

ムト秒ストリークカメラを用いて電子線パル

スの波面計測に成功した。また、波面整形し

た電子線パルスを用いて、パルスラジオリシ

スによる水和電子過渡吸収の立ち上がり時間

や吸収強度の評価実験を行った。実験結果に

より、等価速度分光法によるパルスラジオリ

シス時間分解能と S/N の向上を確認し、等価

速度分光法は、次世代フェムト秒・アト秒パ

ルスラジオリシスを実現するための強力な手

法であることがわかった。 

 
図３ 等価速度分光法パルスラジオリシス

（３）ダブルデッカー電子ビーム加速器の開

発とアト秒パルスラジオリシス

電子線パルスと分析光パルスの同期時間ジ

ッターを低減するために、我々のグループは、

電子線パルス発生と加速用の RF パワーの精

密制御や室温の安定化を行い、電子線パルス

と分析光パルスの同期時間ジッターによるパ

ルスラジオリシスの時間分解能は 200fs に実

現できた。しかし、アト秒パルスラジオリシ

スを実現するにあたって、現在の方法には限

界がある。 
そこで、我々は、電子線パルスと分析光パ

ルスの時間ジッターを無くすため、従来の分

析レーザーを使わない、電子線パルスと分析

光の発生を 1 台の加速器で実現する上下２つ

のダブルデッカー電子ビームの加速器（図 4）

を開発し、世界初めてレーザーフォトカソー

ドRF電子銃を用いて1台の加速器で上下２つ

図４ 世界初のダブルデッカー電子ビーム

加速器 



のフェムト秒パルス電子線の発生に成功した。

ダブル電子ビームが一周期または数周期の

RF により加速でき、従来の分析レーザーも使

わないため、電子ビーム加速の RF を安定化

することにより、電子線パルスと分析光パル

スの時間ジッターがアト秒まで期待できる。 

（４）フェムト秒時間領域での量子ビーム誘

起高速反応の研究 

フォトカソード RF 電子銃加速器から発生

したフェムト秒電子線パルスと、高精度で時

間同期させたフェムト秒レーザー光パルスを

利用し、さらに加速器システムの安定化と光

吸収測定の高速化により、光吸収強度変動に

よる S/N の劣化を抑え、フェムト秒時間分解

能を持つパルスラジオリシスを世界初めて実

現した。従来のパルスラジオリシスでは、サ

ンプル長 0.5mm以下の光吸収が測定できない

サンプルを 0.1mm まで、かつフェムト秒時間

分解光吸収測定が実現できた。 
図 5 に、本研究で開発したフェムト秒パル

スラジオリシスを用いて、パルスラジオリシ

スでは世界初めて観測した水和電子の生成過

程を示す。その時、電荷量 0.1nC の電子線パ

ルスを利用し、厚さ 0.2mm の水サンプルを用

いた。分析光には、時間同期したフェムト秒

Ti:sapphire レーザー（パルス幅は 80 fs）を用

い、測定波長は 800nm であった。測定結果に

より、パルスラジオリシスによる水和電子の

生成過程は、光イオン化の場合と同じ、水和

前の pre-solvated 電子（または wet electron と

も呼ばれている）を経由し、生成時間は 540
フェムト秒であることがわかった。 
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